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► Varfahranrur HersteUttng vonhydrclys^tabiten, felmoiligen nammsohiitzmlttofnaaf dar Baaiavon 
Ammomumpolyphosphel 

D?« vorliegBnda ErffndiKifl batrffft ein Varfahren xur Iter- 
steOung van hydrofyseatabllan, feintBfligen Rammschutz- 
mltteln auf da* Baste von frfiffllaBendam, puIvBrtBrmigam 
AmmorMUmpofyphoophatderaDgenielnen Forme! 

in Wfiloher n eine flflnze Zahl mH alnain Durchschnlttawert 
von etwa 20 bis 800 badautet and das Varhahnls vonmairt 
otwa i hatrflgt, durch Behandlung das Ammonlumpoly- 
phosphflteB in Gogenwart allies organisation SuspGftalwif- 
motBls und untar ROhren mtt alnam warm&hartbaran and in 
geliartBtafn Zustaftd WBBSBrunf&sRchan Kunsthai*. sowJo 
Abtrennan und Troaknen doe bahandelteo Ammoniumpnly- 
phosphstas. wetehes dadurcb gekennMichnet ist, d&B man 
bel RflUmtamperatar aus dem AromoniuniprtYPhoflpnat, aus 
Wasser and dam orsanlschen Suspanajqnsailnei, wobel In 
dam WBassr-Suapenaionsmittal-Gamiscb ain WasaeranteU 
von mlndastena 40 Messed vorJIegt, sowfc aus einern Ma- 
lamln/roTmaWerr/oVHaiz und fl agebananfalis einem Harter 
aire Suspension hetftallt, dieaos Gemiscb unler rtuhran auf 
50 bis 180*C imter Normaldruck odar Obardruck artuttt und 
air Awhirtung der HarakomponBnte die Suspension 1B bta 
240MiniitflnbeidiaserTeroparaturboliRt. 
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Varfahren zur Herstellung von hydrclyaeatabilen , faiiv 
teiligen .Flammschutznutteln auf der Basis von 
Ammoniumpolyphosphat 



Petentansprflche 

I* Verfahren zur Heretellung von. hydrolysestabilen , fein- 
teiligen Flamfnschutzmitteln auf der Baais von frai- 
flieQendem, pulverf Brinigem Ammoniumpolyphosphat der 
allgemeinen Formal 

in welcher n eine ganze Zahl mit einetn Durchschnitts- 
wert von etwa 20 bis 800. badeutet und daa Verhaltnia 
von ra zu n etwa I betragt, durch Behandlung dee Ammo- 
niumpolyphoephatea in Geganwart eines organischian Sua- 
pension&mittels und unter Rtjhren mit einem warmehart- 
baren und in gehartotem Zustand wasserunlo-slicnen 
Kunstfrarzj sowie Abtrennen und Trocknen das behandel- 
ten Aramoniuropolyphosphates, dadurch gekennzeichne't , 
dafl man bei Raumtamparatur aua de*u Ammoniunipoly- 
phosphat, sub Wasser und dam organiBche.n Suapensions- 
mifctel, wobei in dem Uaaaer-Suspenaionamittel^Geroisch 
ein Waaaaranteil von mindeatena 4-0 Massed vorliegt, 
gowie eus einem Malamin/Formalde^yd-Harz .und gegebe- 
nenfalls einem Haxter aine Suapension heretellt, die- 
sea Gemisch unter Ruhren auf 50 bis 180°C unter Nor- 
.maldruck oder Uberdruck erhitzt und zur Aushartung der 
Harzkomponente die Suspension 15 bie 240 Minuten bei 
dieaer Temperatur belaBt. 
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2 . VerFahren nach . Anepruch 1. rlnrl-rrh V*™"* 9 *"" '"* 
das Melamin/Fornaldehyd-Harz ±- ungahfcft.n Zusten-d 
e in Pulver darstsllt, deesen 50 massed wSBriga LB- 
sung sine dynemische Viskositat von 20 bis 50 mPa-a, 
einsn * p»-Wert (b.l M-C) von 8,8 bis 10,0, und exn* 
Dichte (bei 20"C) von 1,21 bis 1,2? g/inl besxtzt. 

3. V/erfahren nach Anspruch 1 odor 2, Hnrinroh qekennzalch , , 
net , daB als organische . Su epensionsn,ittel aliphatische 
7Ik"ohole .it 1 bis 4 C-Atomen oder Ketone mlt 3 bxs 6 
C-Atocuen eingesetzt werden. 

4. 'v«*rahr»n nach. eine» der voranatahandsn Aneprticha, da- 
^ gakennzaichn^t , daO zur Heratelluog der SCspen- 
sicn ein Masseverhaitnia von Wasser = organxachem 
Soapansipnamitt.l wie 100 : 1 bia 150, insb e sondere 
von 100 : 10 bis 100, eingehalteo »ird. . 

5. Verfahran nach ainem rf.t voranstshenden AnsprUche, da^ 
„..„ h ^Kannzsichnst , daB in der Suspension ein 
Massaverhaltnis von An-moniunpolyphosphat Was 
ser-SiiGpension6n.ittal-Gad.iach : Harzko«oponente t HSr- 
t er von 1 , 0,5 bis 5 : 0,05 bis 0,5 : 0,0025 bis 0,1, 
inabaaondare von 1 * 1 bis 5 = 0,05 bis 0,15 ..0.01. 
eingehalteri wird- 

6 . Verfahren nach eine M dar vorsnatshanden Anapruohe da^ 
durch ^.lchnrt . daB die Reaktionezeit 0,5 bia 3 
Stunden betragfc- 

7. V.«f.h..n nach. sine* der voranstehenden AnsprOehe da^. 
* ^nnzeichnst , dafl Ammoniompolyphosphat nut ei- 

nar .«tl«.n TailchangroOe von 0,01 bia 6,05 »n, .in- 
gesetzt wird. 

8 VerFahren nach einam der yoranstehenden AnsprOehe, 6^ 

8. verranx* mi kroverkspselte Anunoni- 
H.Tch geken n^^chnat, da8 das miKro k 
u.palypho-ph.t alsTlan.n.aohotzmittal axne o.xttlere 
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Tellchengro&e von 0,01 bis 0,1 mm, vorzugaweise von 
0,03 l>is 0,06 mm, hat, 

9. Verfahren naoh einem der voranstehenden AnsprQche, da~ 
durch qekennzeichnet , daB der Anfceil des Melamin/Form- 
aldehyd-Harzes iro Flemmsehutzmittel 2 bis etwa 15 Mas- 
ae& betrMgt. 

10. Verfahren nach einem der varanatehenden AnsprOche, da- 
durch qekennzeichnet , dafl die Beschichtung des Ammanl- 
umpolyphosphates durch Bahandlung mit dem Melamin/ 
Formaldehyd-Harz und gegebenenfalls eineni Harter in 
mehreren, beispielaweiae zwei bis drei Schritteri er- 
folgt. 

11. Verfahren nach Anaprueh 10, dadurch qekennzeichnet , 
da0 das Reaktionagemisch zwisehen den einzelnen 
Schritten vpr der Zugabe von weitarem tfelamin/Formal- 
dehyd-Harz und gegebenenfalls einem HSrter abgekutilt 
wird . 

12. Verwendung dea nach dem Verfahren gema'G einem der An- 
sprQche 1 - 11 hergestellten Flammschutzroittels zur 
flammwidrigen Einstellung von Polyurethanen bzw. Poly- . 
ureishanachaumeh, wobei der Gehalt das Mitteld im Poly- 
urathanschaum atwe 5 bis 25 HasaeSf, be-zogen auf die 
Menge der Polyolkomponente dee Polyurethans, betrSg't. 
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Uerfahren zur Herstellung von hydrolysestabile.o , fein- 
tailigen Flammschutzmitteln auf der Basis von 
Aromoniumpolyphosphat 



Die Etfindung'betiifft ein Verfehren zur Heretallung von 
hydrolysaatabilen, feinteiligen Flammechutzmitteln . auf 
der Basis von Ammoniumpolyphosphet durch Hikroverkapse- 
lung von pulverformigera Ammoniumpolyphoephat mit exnem 
15. hartbaren, im gehSrteten Zustand.wasearunlSslichen Kunst- 
harz. 

• Aua der DE-OS 29 49 S37 iet ein teilohenformigee Hittel 
auf dor . Basis von freiflie.Benden, pulverf brmigen Ammonx- 
20 umpolyphosphatan der' ailgemeinen Forniai 

»(n-m) + 2 (NH 4^ P n D 3n*l 

in welcher n elne ganze Zahl mit elnem Durchschnitteuert 
25 von at«a 20 bia 800 bed.autet und daa Verhlltnie von m zu 
n etwa 1 betragt, zur Verhinderung der Brennbarkeit von 
brennbaran Stoffan bekannt, welches dadureh gekennzeich- 
net iat, dafl as aus 

30 a> etwa 75 bia 99 Gew» Ammoniumpolyphoephat und 

b) etwa 1 bia 25 GewK elnes gehSrteten, wasserunlosli- 
Chen Polykondenaationaproduktaa aus Melanin und Form- 
aldehyd, welches die einzelnen Ammoniumpolyphoaphat- 
teilehen omhullt, besteht. 

25 Das Aufbringen des Malamin/Formaldehyd-Harzes auf die Am- 
.^niompolyphosphat-TeUchen erfolgt hiarbai beispiels.ex- 
se derart, dafl m*n zunachst das Anunoniunipolyphosphat xn 
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Methanol suapercdiert, die Suspension bis zu einem; schwa- 
chen. RuckfluP dee Methanols ' erhitzt und anschlieflend in 
die Suspension ©ins methanolisch/waBrige Losung dee Mel- 
amin/Formaldehyd^Harzes eintropft. fiach Ablauf einer 
5 Nachreaktionszeit von beispielsweise D,5 bie 2 Stunden 
«ird die Suspension filtriert und der FiiterrOcksstand im 
Stickstoffstrom bei 100°C wahrend 150 bis 180 Winuten ge- 
trocknet. WMbrend der Trocknung erfolgt gleichzeitig die 
Aushartung dee auf die Ammoniumpolyphosphat-Teilchen auf- 
10- gebrachten HarzflbeTZuges • 

Waiter i*t in der DE-OS 33 16 680 ein Verfehrep zur Mi- 
kroverkapaelung von pulverfSr.migen Anrmoniumpolyphosphaten 
vorgesch-lagen worden, das aich dadurcb auszeichnet, dafl 
15 man das AiwDoniumpolyphosphat , einen aiiphatischen Alkohol 
mit 1-4 C-Atomen els' Verdunriungsmittel sowie ein Mel- 
emin/Formaldehyd-Hsr.z y gegabenenfalls in einem Lasunga~ 
mittel gelBs.t, In beliebiger Reihenfolge in einem Druck- 
gefaB vorlegt und bei Raumtsmpsratur innig vjsrinischt, das 
• 2Q Gemisch auf eine Temperatur vor> etwa B0°C bjLe ©turn 1B0«C 
erhitzt und zur Aushartung der Harzkomponente bei dieser 
Temperatur und dam dem Dainpfdruck dee ^VerdOnnungsmlttela 
entsprechenden Druck wahrend 15 bis 240 Minuten belaBt, 
das Gemisch auf Raumtemperatur abkuhlt, das VerdUnnungs- 
25 mittel abtrennt und das erhaltene Produkt trocknet. 

Durch die Mikroverkapselung der Ammoniumpolyphoaphat- 
Teilchan mit gehartetefli,. wasserunloslichem Kunstharz wird 
eine erfreblich- herabgesetzte Loslichkeit und vergrBBerte 

30 Hydrolysebestandigkeit dss Ammoniumpolyphosphats erzielt * 
• Dies wirkt sich gUnstig beim Eineatz dieses Mi.ttels als 
Flammschutzmittel aus, da durch WitterungseinflPsse oder 
Reinigungsvorgange die wasserlfislichen Anteile bei Teh- 
lender Mikroverkapaelung ausgewaschen warden konnen und 

35 somit ein Teil dea Flammschutzef fektBS verloren geht. 

Den bisherigen Varfahren zur Mikroverkapselung von Ammo- 
niumpolyphosphaten mit Melsmin/Formaldehyd-Harz haftet 
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der Nachteil an,.d.0 «uf den Inlander* dee Ra.ktor. 
zu Anbackungen von Ammoniumpolyphoaphat und von geharte- 
te. Harz KoMt, wodurch ein sc-hlechter Uarinedurchgang re- 
sultiert. : 

' AuBerden. kont es bei dan oben genannten. Verfahran durch ' 
Agglameratbildung zu einer VergrBflerung das mittleren 
Koindurchraesaers geganObar den. urspriinglich eingesetzten 
Ammoniuo.polyphosphat. Dieee Agglomeratbildung und insbe- 
10 3ondara die von dan Reaktorwanden entfernten Anbackungen 
aaehen ainan Mahlvorgang nBtig, wenn daa n,ikroverkepselte 
An,n,oniun.poly P ho3phat als Flanunechutzn.ittel 
warden abll- Durch den Mahlvorgang entstehen BruchflM- 
eh en, an denen das Ammoniumpelyphosphat dam Hydrolysean- 
15 griff ausgesetzt ist und zu IBalichen, kurzkettigen A*P»o- 
niutfipolyphoaphaten abgebaut ward. 

AuBerds* hat aich gezeigt, daB daa neon dam Varfahren dery 
OS 33 16 880 dutch Mikroverkapaelung. mit Melamin/ 
20 Formaldehyd-Harzen . hargeatallte Fl«..chutz.itf 1 einen 
arhabliohan Gehalt an fraien. Formaldehyd aufweist- 

'U aon.it dia Aufgaba gsstellt, ain Vatfahran zur Mi- 

kroverkapaelung VO n Amooniunpolyphoaphat zu entwiokeln, 

25 bei dam 

* i der ProzaB der Mikroverkapaelung pxaktiach nicht zu 
* ainer KornvergrBberung dea eingeaetzten Anmoniumpoly- 
phoaphats fuhrt, 

30 2 die HydrolyaeetabilitSt dea miktoverkapaelten Amraoni- 
umpolyphosphata auch bei hBheren Temperaturen aahr gut 
ist, • 

55 3. dar Gehalt daa n.ikrovarkapseltan Arnmoniumpolyphoephats 
an freiem formaldehyd aehr gering ist sowie 
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4. an den Reaktorwandungen und den RUhraggregatan keirie 
Anbackungen entatehen. 

Oberraschenderweise. wurde nunmehr gefunden, daB bei der 
5 Mikroverkapselung das langkettige Amroo.niumpolyphoaphat 
nicnt hydrolysiert wird, wenn ein Wasser-Suspensiohsmit.- 
tel-Gemisch mit einem Wasseranteil von mindestena 40 Mas- 
sed angewandt wird* 

1Q Ferner koromt es dabei weder zu einer Agglomexatbildcmg 
und damit zu einer Kornvergroberuhg dea AmmoniumpolyphDS- 
phatea noch zu Anbackungen an den Resktorwandungen oder 
RUhxerflUgeln. SclilieSlich konnte der Gehalt an freiern 
Formaldehyd deutlich gesfcnkt warden. 



15 



20 



Gegenatand der Erfindung 1st nunmehr ein Verfahren 2ur 
Herstellung van hydrolyses'tabilen, feinteiligen Flamm- 
ec-hutzmitteln auf der Basis von f reif lieBendem, pulver- 
formigera Ammoniumpolypboephat cjer allgemeinen 'Formel 

W (ri-m)-hZ (NH 4. ) m P n 0 3n+l 



in welcher n eine ganze Zahl mit einem Durchechnittswert 
von atwra 20 bis 80a bedeutet und das Verhaltni* von m zu 

25 n etwa 1 betrSgt, durch Behandlung daa- Amraoniumpolyphos- 
phat^s in. Gegenwart eines organischen Suspensionscnittels 
' und untar Rtlhren mit einem warmehartbaren und in geharfce- 
tem Zustand wasaerunlbslichen Kunstharz, sowie Abtrennen 
und Trocknen dea behandelten Ammoniucnpolyphaaphatea , wel- 

JO chee dadurch gekennzeichnet iat, daB man bei R^mnfeempera- 
tur aus dera Ammoniurapolyphosphat » aue Waaaer.und dem or- 
ganischen Suspeneionamittel, wobei in dem Wasser-Suspen- 
eionsmittel-Gemisch ein Weaseranteil von mindestena 40 
MasseS vorliegt, sowie eus einem Melamin/Formaldehyd-Harz 

35 und gegabenenf alls einem HSrter eine Suspension her- 
stellt, dieses Gemiach unter Ruhren auf 50 bia 180 D C un- 
ter Normaldruck oder unter Oberdruck in einem DruckgefaB 



PAGE 120/ * RCVD AT 1216/2005 11:28:16 AM [Eastern Standard Time] ■ SVR:USPTO-EFXRF-6/30 ■ DNIS:2738300 ■ CSID:704 331 7707 ' DURATION (mm-ss):08-10 



2005/DEC/06/TUE 11:31 AM IP LEGAL - CLARIANT 



FAX No. 704 331 7707 



P. 013 



^T 'U ~ ! 'CO 3531500 

. 2 

erhitzt und zur AushSrtung der Harzkomponehte die Suspen- 
sion 15 bis 240 Minuten bei dieaer Temperatur belfiSt. 

Ale uberzugamittel kann yorzugaweiae ein Melamin/Formal- 
5 dehyd-Harz eingeaetzt warden, dee Am ungehMrteten Zuetand 
ein Pulver darstellt, desaen 50 maaseSige waSrige Lbsung 
eine dynamische Viskositat von 20 bis 50 mPa-s, einen pH- 
Uert (bei 20°C) von 8,8 bis 10,0 und eine Dichte (bei 
2Q a C) von 1,21 bis 1,23 g/ml beeitzt. 

10 . . 

Ala geeignete organiache Suspensionsmittel konnen alapna- 

tisohe Alkbhole mit 1 bis 4 C-Atomen bder Ketone mit 3 

bis 6 C-Atomen eingeaetzt werdan. \ 

15 Ein weiterea Merkmel der vorliegenden Erfindung ist auch, 
daB zur Heratellung der Suspension ein HaaseverhSltnie 
von Waseer : organlsohem Suspensionsmittel wie 100 « 1. 
bis 150, insbeeondere von 100 t 10 bis 100, eingehalten 

" " wird- Schlieflllch srfolgt eine bssonders gute Mikrbver- 

20 kapselung des Ammoniumpo'lyphoephates dann, wenn in der 
Suspension ein Maaseverhfiltnis von Amnioniumpolyphos- 
phat : Wasser-Suspensionsntittel-GeBisch : Harzkomponehte « 
HSrter von 1 : 0,5 bis 5 : D,05 bis 0,5 i 0,0025 bis 0,1, 
insbesondsre von 1 , 1 bis 3 t 0,05 bis 0,15 : 0,01, ein- 

25 gehaltsn wird. Auch hat as sich sis vorteilhaft erwiesen. 
wenn die Raaktionazeit 0,5 bis 3 Stunden betragt. 

Geeignete langkettige Ammoniumpolyphosphate sind Ammoni- 
umpolyphosphate mit einer mittleren Teilchengrofle von 

30 0,01 bis 0.05 mm. Ala Flsmmschutzmittel hat sich beson-. 
ders das mikroverkapselte Ammoniumpolyphoaphat mit einer 
mittleren TeilchengroOe von 0,01 bis 0,1 mm, vorzugsweiee 
von 0,03 - O.Ofi mm, bewahrt. Vorzugsweise liegt der An- 
teil des Melamin/Formaldehyd-Harzes in Flammschutzmittel 

35 bei 2 bis etwa 15 MaaseS, insbasondare bei etwa lo Mas- 



ses. 
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Gemae einero weitereri Gedanken der vorliegenden Erfindung 
kann die Beachichtung bzw. Mikroverkapae-lung des Aromoni- 
umpolyphosphateB durch Behsmdlung mit dew Melamin/Formsl- 
dehyd-Harz und gegebenenf alls einem HSrter auch in roehre- \ 
ren, beispieleineise zwei bis drei aufeinanderfolgenden 
Schritten erfolgan, wobei das Reaktionagemisch zuiiechen 
dan elnzelnen Sphritten vor der Zugabe van weiterem Mel- 
emin/Formaldehyd-Harz und gegebenenfalls einero Harter ab- 
gekilhlt wird, beispiel'sweise von einer Reaktienetempera- 
tur bei SO^C bis auf 60°C oder darunter. 



Die srfindungagemafl. hergestelLten feinteillgen mikraver- 
kapaelten Ammoniumpolyphosphate sind besondera geeignet 
zjx flamnuoidrigen Einstellung von Polyurethanen und Poly- 
15 urethanechiumen, wobei der Gehalt des Mittels im Polyure- 
thanschauro etwa 5 bis 25 MasseS, be^ogen auf die Menge 
der Polyolkoraponente des Polyurethans , hetragt. 

Dae erfindungsgemMBe Verfahren wird in den naehf olgenden 
2D Belapielen erliutert. Zur DurchfUhrung der in den Bei- 
spielen dargelegten Versuche aurden im Handel erhaltliche 
Ammoniumpolyphosphate sowie verschiedene, . ebenfalla han- 
delsQbliche Melamin/Forroaldehyd-Harze und Harter einge- 
setzt. Im einzelnen handelt ea sieh hierbei um folgende 
25 Produktes ; 

1. ® Exolit 422, Hoechst Aktiengesellechaft, Frankfurt/ 
Main. 

Ee ban deli s-ich um Bin f einkbrniges , in Uasaer -schwer- 
Ibslichee Ammoniumpolyphpaphat, <NH 4 P0j) n , aobei der 
Kondensationagrad n TOO iat. 

2. ® Kauramin-Trfinkharz 70D Pulver, BASF AktiengeBell- 
schaft, Ludwigshafen/Rbein. 

Es handelt aicb um ein Melamin/Formaldehyd-Kgndeneati- 
onBharz, daa ein weiBea Pulver darstellt und desaen 50 
tnasa-eKige w§0rige LSsung eine dynamieche Viakositat 
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"no 

von 20 - JO.mPa.s.einen P H-Wert von 8,8 - 9,0 und eine. 
Dichte (bei 20°C) won 1,22 g/ml beeitzt- 

3. ® Mad urit MW 909, Hoechet Aktiengesellschaft , Frank- 

furt/Hain. t 
Es handalt aich um ein nicht plaatif iziertes Melamin/ 
Formaldehyd-Harz, das ala weifies Pulver angeboten 
aird. Seine 50 masaeSige wSflrige LOaung hat eine dyna- 
mische Uiskositet von etwa 30 mPa. S ,einen pH-Wert von 
9,0 - 10,0 und eine Dichte (bei 20°C) «on 1,21 - 1,225 
g/rol* 

4. Hartar 527 flOsaig, BASF Akt.iengaaellacftaft , Ludwiga- 
hafen/Rhein- 

15 £a handalt aich um eine klare, galbliche Fluseigkeit ,. 

die eine Viskositat (bei 20°O von et«a 17 mPa-s, ei- 
nen pH-Wert von 4,5 - 6,0 und eine Dichte (bei 20<"C) 
vbn etwa 1,2 g/rol besitzt. , 

20 3 .® Ma durit-Hartar'vMH 3*43, Hoechet Akti^ngeaellachaf t , 
Frankfurt/Main. 

E9 handelt aich um eine klare, farblose, niedrigvisko- 
. se Flflasigkeit, die einen . pH-Wert von 6,2 - 7,0 und 
. eine Dichte (bei 20°C) von 1,16 - .1,17 g/«nl beeitzt. 



25 



30 



35 



Belspiel 1 

In einem beheizbaren emeillierten Druokreektor (In- 
half 16 1) mit Ruhrer, Temperatur- und DruckmeBgera- 
ten -urden 5,6 1 Wasaer und 3 1 Methanol vorgelegt; 
untet Rtlhten wurde bei Rsumtemperetur ein Geaisch von 
5,2 kg®Exolit 422 und 500 « <S> Kauramin-TrHnkherz- 
700-Pulver zugegeben. Die Suspension wurde auf 120?C 
erhitzt, wobei aich ein Druck von 4 bar einetellte. 
N.ch 20 Hinuten Reektionszeit »urde die Suspension ab- 
gekuhlt und fiUriart. Der Filterkuch.en wurde n.±t 1 1 
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Methanol gewaschen und bei 100°C ira Stickstoff strom ge- 
trocknst* 

Es wurden 5,5 kg beachichtetee AmmoniumpolyphDsphat; mlt 
5 einem Melamin/ Formaldehyd-Harzanteil von 8,4 Massed er- 
halten. Das Filtrat enthiei* 2,1 MaeeeX Feststoff und 
72 Massed Weseer. 

Zur Beatimmung der wasserlBsIichen Anteile wurden 10 g 
10 des hergestellten Produktee in 100 ml Wasser auspen- 

diert und die Suspension 20 min bei 25°C bzw. bei 60°C 
gerOhrt. AnscblieBend wurde der in Wasaer ungeldste An.- 
teil dea Produktea innerhalb von 40 Minuten durch Zen-: 
trifugieren sedimentiert . Von der Oberstehenden klaren 
15 Losung wurden 5,0 ml in eine zuvor gewogene Alominium- 

schele pipettiert und bei 12Q°C ira Trackenschrank einge- 
dampft. Aus de* Menge des Verdemp-f ungsrGckstandes wurde 
der wasserl5sliche Anteil berechnet. Die ermittelten 
Werte fur die wasserlfislichen Anteile und die anderen 
20 Produfctdaten sind in den Tabellen 1 und 2. euf gef Ohr*.. . 

FOr die BeBtinmiung der anderen Produktdaten wurden fol- 
gende Methoden angewend*; 



25 



Die Beatimmung des pH-Wertes erfolgte mit Hilfe einee 
Labor-pH-Meters (Fa* Knick, Berlin Typ Digital-pH- 
30 Meter 646) in einex 1 Masse%igen wSBrigen Suspension. 
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Saurezahl 



Zor Bestimmung der SiurBzahl wurden 10 g Produkt in 
150 ml Wasser auspendiert, bis zur Einstallung elnes 
konstanten pH-Wertes gerOhrt und mit 0,1 n KOH unter 
Verwendung eines Labor-pH-Meters (siehe oben) bis 
pH * 7,0 titriert. 



10 Siebanslyse 

Die Siebanelysen wurden mi* Biner Einweage von 10 g 
Produkt mit einem Labor-Luftatrahlaieb (Fa. Alpine, 
Augsburg, Typ A 200-LS, Siebdurchmesser 200 mm) duxch- 
15 gefuhrt. 



Beispiel 2 

20 in einem 1 1-Dreihalskolben rait Ruokf luBkuhler , ROh- 
rer und Thermometer wurden 19S g W Exolit 422 und 
18,8 g ® Kaurarain-Trinkhar2-700-Pulver in einem Ge- 
misch bus 240 ml .Wasser und 75 ml Methanol auapen- 
diert und untar Buhren zym Ruckflufl des Methanols 

25. erhitzt . Nach einer Reaktionszeit von 1 Stunde bei 
83°C wurde die Suspension abgekuhlt und filtriert; 
der Filterkuchen wurde mit Methanol geweschen und 
bei 100° C im St ickstoff Strom getrocknet. 

30 Es wurden 205. g beschichtetaa Ammoniumpolyphosphat 
mit einem Meiamin/Formaldehyd-Harzanteil von 8,3 
Masse% erhalten; das Filtrat. enthielt 1,9 MasseK 
Feststoff und 82 MasaeK Wasser. Die ermittelten Wer- 
te fur die wasserloslichen Anteile und die anderen 
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Produktdaten sind in den Tabellen 1 und 2 euf gef Ohrt. 



Beiapiel J 

' " ' 5 • 

Es wurde analog Beispiel 2 verfahren, wobei jediach als 
Sugpensionamittel ein Gemisch von 100 ml Wasser und 150- 
ml Acetan eingesetzt wurde. Nach einer Reaktionszeit von 
1 Stunde bei 67°C wurde die Suspension abgektfhit und fil- 
10 trlert; der Filter kucJien wurde mit Aceton gewaschen und 
bei 100°C ira Stickstof fstrom getrocknet. 

Es wurden 200 g beechichtetea Ammoniumpo-lyphaophat mit 
einesr Harzanteil von 8,5 Massed erhaltenj das Filtrat ' 
15 enthielt 1,6 MasseSS Featetaff und 65 Massed Wasser, Die 
ermittalten tferte fur die uaaserlo'slichen Anteile und die.- 
* anderen Produktdaten" sind in den Tabellen 1 und 2 aufge- 
ftihrt. 

20 

Beiepiel 4 

Es wurde analog Bei8piei 2 verfahren, .wobei jedoch als 
SuBpensionsmitt-el ein Gamiach von 200 ml Waeer und 100 ml 
25 Isopropanol eingesetzt wurde. Nach einer Reaktionszeit 
von 1 St.unde bei 85°C wurde die Suapension abgekQhlt und 
filtriert; der Filterkuchen wurde mit Isop.ropanol gewa- 
echen und bei 100°C iro Stieketof fstrom getrocknet* 

30 Es wurden 208 g . beschipbtetes Amtooniumpolyphosphat mit 
„ einem Harzanteil von 8,6 Maeee& erhaltenj daa Filtret 
enthielt 1,1 MesaeS Featetoff und 74 MasaaSK Waaser. Die 
ermittelten Werts fur die mias&erloalichen Anteile und die 
anderen Produktdaten sind in den Tabellen 1 und 2 a.ufge- 

35 fQhrt. 
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Beispiel 5 



In einen beheizbaren emaillierten Druckreaktor (Inhalt; 
16 1) wurden 2,22 kg Wasaer, 0,44 kg (s 550 ml) Methanol, 
5 2,0 kg®Exolit 422 ""d 0> 20 kg 09 Kauremin-Trankharz-700- 
Pulver eingetragen. Unter ROhren wurde die Suspension auf 
1D0°C erwarmt und 1 Stunde auf dieser Temperatur gehal- 
ten. Nach der Abkuhlung auf Raumtemperatur wurde die Sus- 
peneion filtriett? der Filterkuchen «urde mit Methanol 
10 gew.aschen und anachlieBend bei 10O-C in Sticketof f strom 
gstxocknet- 

Es wurden 2086 g beschichtetes Ammoniumpolyphosphat mit 
einem Harzanteil von 9,3 MasseK erhalten. Die ermittelten 
15 Werte fu> die uasaerlQalichen Anteile .und die anderen 
Produktdaten aind in den Tabellen 3 und 4 aufgefuhrt. 



Bei-spial 6 



Ee «urde analog Beispiel 5 gearbeitat, wobei jedoch als 
Suapenaionsmittel ein Geraisch -yon 3,20 kg tfaaaer und 0,64. 
kg (» 800 mi) Methanol eingesetzt wurde. 

25 £e. wurden 2060 9 . besehichtetes Ammoniumppiyphoephat mit 
' einem Harzanteil von 9,4 MaseeK erhalten. Die ermittelten 
Werte fur die waaaerlbslichen Anteile und die anderen 
Produktdaten aind in den Tabellen 3 und 4 aufgefQhrt. 



Beispiel 7 



U «uxde analog Beispiel 6 gearbeitet, wobei jedoch eine. 
Resktionatemperatur von 8Q°C eingehaltan wurde. 

Ze wurden 2055 g beachichtetea Ammoniumpolyphosphat mit 
einem Harzanteil von 9,2 Masse* erhalten. Die ermittelten 
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Werto fur die waeaerlpelichen Anteile und die anderen 
Pruduktdaten sind in den Tabellen 3 uhd 4 aufgefuhrt. 



5 Beispisl B 

Es w.urde analog Beispiel 6 gearbeitet , wobei jedoch eine 
fteaktioneteniperetur von 60°C eirrgehalten wurde. 

10. Es wurden 2070 g beschichtetes Aramoniumpolyphosphat rn.it • 
einem Herzanteil von 9,3 Massed .erhaiten. Die ernittelten 
Werte fiir die wasserloslichen Anteile und die anderen 
Produktdaien sind in rfen Tabellen 3 und 4 aufgefuhrt. 



15 



Beispiel 9 



Es wurde analog Beispiel T gearbeitet. Dabei wurden 2080 g 
beschichtetes Ammoniurtipolyphosphat mit einem Harzanteil 
20 won 9,3 Massed erhalten, . Die- dabei ermittelten Werte Fur 
die weeserlSsliehen Anteile, ,die anderen Produktdaten und 
den Gehalt an "freiem Formaldehyd" sihd in den Tabellen 
5, 6 und 7 aufgefuhrt. 



25 



Beispiel 10 



Es wurde analog Beispiel 7 gearbeitet, wobei jedoch zu- 
. satzlich 20 g Harter 527 flussig {BASF Aktiengesell- 
30 schaft, Ludwigshafen/Rhein) eingesetzt wurden. 

Dabei wurden 2075 g beschichtetes Ammoniumpolyphasphat 
rait einem* Harzanteil von 9,5 Massed erhalten- Die ermit~ 
te-lten Werte fOr die wasserlSslichen Anteile, die anderen 
35. Produktdaten und den Gehalt an "freiem Fornialdehyd" eind- 
in den Tabellen 5, 6 und 7 aufgefuhrt- - 
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Beispiel 11 



Es wurde analog Beispiel 7 gearbeitet, wobei jedoch 0,20 
kg ® Madurit MW 909 (Hoechst Aktiengeaellschaf t , Frank- 
5 furt/Main) eingesetzt wurden. 

Dabei. wurden 2085 g beechichtetes Ammoniumpolyphosphat 
mit e.inem Harzanteil von 9,4 MaeaeK erhalten. Die ermit- 
telten Werte fur die wasserieeliehen Anteile, die anderen 
10 Produktdaten und den Gehalt an "freiem Formaldehyd" sind 
in dan Tabellen 5, 6 und 7 aufgefiihrt. 



Beispiel 12 



Es wurde analog Beiapial 7 gearbeitet, wobel jedoeh 0,20 
kg®Madurit MW 909 gnd . 20 g © Nadurit-HSrter VMH 38A3 
(Hoechst Aktiengesellachaft, Frankfurt/Main) eingesietzt 



wurden. 



Dabei wurden 2095 g beechichtetes Ammoniumpalyphosphat 
•• mit einem Harzanteil von 9,5 Haa*s> erhalten. . Die ermit- 
telten Ulerte fOr die wasserloslichen Anteile, die enderen 
' Produktdaten.und dan Gehalt an »fraie» Forraaldehyd" sintf 
25 in den Tabellen 5, 6 und 7 aufgefiihrt. 



Beispiel 13 



30 £s wurde analog Beispiel 7 gearbeitet, wobei jedoch 160 g 
G^aduTit MW 909 und 8 g ©Madurit-Harter VMH 3843 einge- 



setzt wurden. 



Dabei wurden 2X00 g beachichtetes Afflomniumpolyphosphat 
35 nit einem Harzanteil von 7,4 MaaseS erhalten. Die ermit- 
telten Werta fOr die waeserlbslichen Anteile sind in Ta- 
belle 8 aufgefuhrt- 



PAGE 21/37 ' RCVD AT 1216/2005 1 1:28:16 AM [Eastern Standard Time] ' SVR:USPTO-EFXRF-6/30 ' DNIS:2738300 ' CSID:704 331 7707 * DURATION (mm-ss):08-10 



2005/DEC/06/TUE 11:33 AM IP LEGAL - CLARIANT FAX No, 704 331 7707 P. 022 



* 3531 500 



Beispiel 14 



Ea wurde analog Beispiel 7 gearbeitet, wobei jedoch 280 g 
®Madurit m 909 und 14 g ® Madurit-Harter VMH 3843 Bin- 
s' gesetzt burden. 

Oabei wurden 2140 g beschichtetea Ammoniumpolyphosphat 
tnit einetn Harzanteil von 11,8 Massed erhalten. Die ermit- 
telten Werte fur die wasaerlDslichen Anteile sind in dsr 
10 Tabelle 8 aufgefuhrt- 



Beispiel 15 . 

15 E$ wurde analog Beispiel 12 gearbeitet, wobei jedoeh fol- 
gende Knderungen durehgef Qhrt wurden: Zunachst wurden zum 
Suepensionemittel (Wasaer/Wethanol) und Ammbniurapolyphos- 
phat nur 1G0 g ® ttadurit KW 909 und 10; g ® Medurit-Hfirter 
VMH 3645 zugesetzt. Nach einer Reaktionezeit von 1 Stunde 

20 bei B0°C wurde der fleaktorinhalt auf 60°C abgekDhlt; in 
den drucklosen Reaktor wurden dann nochmale 100 g^Mfrdu- 
rit MU 909 und -10 g ® Madurit-Harter VMH 3B43 eingefullt. 
Anschliefiend wurda der Druckreaktor wiederum auf 80°C er- 
warmt und 1 Stunde auf 80°C gehalten. 



25 



30 



Es wurden 2090 g beschichtetea Ammoniumpolyphoaphat mit 
einem Harzanteil von 9,5 MaaeeSo erhalten/ Die erroittelten 
Werte fllr die wasserloslichen Antaile eiiid in der Tabelle 
8 aufgofuhrt. 



Beispiel 16 

Ee wurde analog Beispiel 15 gearbeitet, wobei jedoch bei 
35 der 2. Harzzugabe (nach 1 Stunde Reaktionszeit bei 80 d C) 
auf die Zugabe des ® Madurit-HSrterrs VMH 3843 verzichtet 
wurde* 
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Za Burden 2085 g beschichtetee Ammoniumpolyphosphat mit 
einem Harzanteil von 9,4 MaseeX erhalten. Die ermittelten 
Uerte fur die wasserldalichen Anteile sind in der Tabelle 
8 aufgefQhrt. 



Beispiel 17 

Es wurde analog Beispiel 16 gearbeitet, u>obei. jedoch die 
10 Harzmenge in 3 Schritten zugesetzt wurde. Bel der Zugabe 
des zweiten und dritten Drittela der Harzmange (nach Je- 
«eils 1 Stunde Reaktionszeit bei 80»C) *urde auf die Zu- 
gabe des^Madurit^Hgrtere VHH 3843 verzichtet. 

15 Ee warden 2090 g beschichteres. Ammoniumpolyphosphat mit 
einem Harzanteil van 9,6 flesseS erhalten. Die ermittelten 
Werte ' f Or die aasserldelichen Anteile sind in der Tabelle 
8 aufgafuhrt. 
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1) Die 2ugebe der Harz- und Harterrnenge erfolgte in ei- 
nero Scbritt . 

* 2) Die Zugabe der Harz- und Harterrnenge erfolgte in zwei 
Schritten. Die erste H-filfte wurde mie Oblich einge- 
setzt* Die zweite Halfte words nach einer Reaktions- 
zeit von 1 Stunde bei 80°C zugesetzt. 

J) Die Zugabe* der Harz- und HSrtermenge erfolgte in zwei 
Schritten. Die ersto Halfte wurde wie . ublich einge- 
aetzt. Die zweite HSlfte d.er Harzmenge wurde ohna 
Zugabe von Harter nach einer Reaktionszeit van 1 
Stunde bei 80°C zugesetzt. 

4 4) Die Zugabe der Harz- und Harterrnenge erfolgte. in drei 
Schritten. Das erst© Drittel an Harz + Hfirter wurde 
wie Ubiich eingesetzt • Das zweite Drittel der Harzmen- 
ge wurde ohne Zusatz von Hfirter nach einer Reaktions- 
zeit von 1 Stunde bei 80 a C, das dritte Drittel der 
Harzreenge *<Miederum ohrre_ Hfirterzueatz) nach einer 
weiteren Reaktionszeit von 1 Stunde bei 80°C zugege- 
ben. 

5) Zuro Vergleich wurden die We-rte der fUr diese Vereuche 
eingeeetzten unbeschichteten Harrdelsware { ^ Exolit 
422, Hoechst Aktiengeeellschaft , frankf urt/Main) auf- 
gefGhrt. 
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10 



15 



f3\ J :: s CO 3531500 

Die Werte aus den Tabellan 1, 3, 5 und 8 lassen «"^«"» 
dafl .it Hilfe das erfindungsgemlQen tferfahr.ns d*r Gehalt 
an waaaeriaslichen Ahteilan i« Ammoniumpolyphosphat er- 
nablich gesankt werdan kann (bai 25'C urn bia zu 91 I. b»i 
60°C ebenfalls um bis zu 99 SO- 

Daruber hinaus lasaen die Angaban aua den Tabellen 2, 4 
and 6 arksnnan, daB dutch daa Verfahran dar Mikrovarkap- 
selung dia Saurezahl und dar pH-Uert -aitgahend unvaran- 
derfc bleiben und dia Hittel-erte der KOrnung nur unwa- 
sen tlich (von ca. 12 »un auf ca. 16 ^) varschoban «erdan. 
Dagegen «ird dia Rieaalf ahigkait sahr ■••entlich (*■ Hin- 
bliok auf ei*e axakte Dosierbarkeit) verbeaaert. 

Dia Angaban in Tabella 7 «igan auf, dafl dar Malt an 

"freiem Formaldahyd" gaganGbar den. Stand dar Technik 

(DE-OS 33 16 880) um mabr .la 90 % varringert wardan 
konnte. 
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1 . Process for making fine particulate fiame-retardant agents, stable to hydrolysis, based on free-flowing, 
pulverulent ammonium polyphosphate of the general formula H(n-m)+2 (NH4 )m Pn 03n+1 in which n 
stands for a whole number with an average value of about 20 to 800 and the ratio m/n is about 1 , by 
treating the ammonium polyphosphate in the presence of an organic dispersant and with agitation with a 
thermosetting artificial resin water-insoluble when cured, and by separating and drying the ammonium 
polyphosphate so treated, which comprises : preparing, at room temperature, a suspension from the 
ammonium polyphosphate, water and organic dispersant, the water/dispersant mixture containing at least 
40 wgt. % water, and from a melamine/formaldehyde resin and optionally a hardener, heating the mixture, 
while stirring, to 50 to 180 C at atmospheric or under increased pressure and, for curing the resin 
component, allowing the suspension to remain at that temperature over a period of 15 to 240 minutes. 
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